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1. はじめに 
情報記録は情報通信や情報処理とともに高度情報化社会
を支える重要な技術である．近年，映像を中心とするマルチ
メディア関連の急激な情報量増加を背景に，高速・大容量の
情報記録装置が求められており，ハード・ディスク・ドライ
ブ（HDD）がその役割を担う主要装置となっている．HDD
は高速で回転する円板状の記録媒体と情報を読み書きする
ためのヘッドから主に構成され，最新の記録媒体には 2 種類
の磁性材料（軟磁性材料と硬磁性材料）を組み合わせた多層
構造の薄膜 1,2)が，ヘッドには軟磁性薄膜が用いられている．
今後，更なる大容量化を図るために，記録ビット分離型パタ
ーンド媒体技術および高感度磁気ヘッド技術が検討されて
おり，サブ・ナノメートル・オーダー（100 億分の 1 メート
ル）で構造制御がなされたエピタキシャル磁性薄膜形成技術
の開発が必要となっている 3)．本研究では，単結晶基板を用
いて，軟磁性材料（第 3 章，第 4 章）および硬磁性材料（第
5 章）のエピタキシャル薄膜を形成する技術の開発およびそ
の構造と物性解明を行い，エピタキシャル膜の次世代記録媒
体とヘッドへの適応可能性を検討した．第 3 章では典型的な
軟磁性材料である安定構造を持つ 3d 強磁性遷移金属（Fe，
Co，Ni）とその合金膜，第 4 章ではバルク状態ではとりえ
ない結晶構造を持つ準安定な 3d 強磁性金属とその合金膜，
第 5 章では高い一軸異方性エネルギーを持つ Co/Pd 多層膜，
L10 型規則合金（FeAu，FePd）膜，および希土類遷移金属
合金（SmCo5，SmFe5，SmNi5，SmCoFe4，SmCoNi4）膜
を検討した． 
2. 実験方法 
薄膜試料作製には，超高真空分子線エピタキシー装置，ま
たは超高真空 RF マグネトロン・スパッタリング装置を用い
た．単結晶基板上に磁性材料膜形成を行い，膜形成中の表面
構造を反射高速電子回折（RHEED）によりその場観察した．
構造解析には X 線回折（XRD）法を用い，微細構造観察に
は原子間力顕微鏡（AFM）および透過型電子顕微鏡（TEM）
を用いた．組成分析にはエネルギー分散型蛍光 X 線分光装置
（EDX）を用いた．磁気特性測定には振動試料型磁力計
（VSM）および強磁性共鳴（FMR）法を用いた． 
3. 安定構造を持つ 3d 強磁性遷移金属薄膜 4) 
一連の 3d 強磁性遷移金属（Co，CoNi，Ni，NiFe，Fe，
FeCo）膜を絶縁体（MgO，SrTiO3，Al2O3），金属（Au，
Ag，Cu），および半導体（GaAs）基板上に形成し，成長機
構，膜構造，および磁気特性を系統的に調べた． 
MgO 基板上では，いずれの 3d 強磁性金属に対しても，エ
ピタキシャル膜が得られた．RHEED 法により調べた構造解
析結果を Table 1 にまとめる．膜の結晶構造および結晶方位
は基板結晶方位と膜形成時の基板温度に依存して変化した．
MgO(100)B1基板上では，hcp構造の(112
_
0)面，fcc構造の(100)
面，および bcc 構造の(100)面を基板面と平行にする膜が得ら
れた．MgO(110)B1基板上では，fcc 構造の(110)面，bcc 構造
の(211)面を基板面と平行にする膜が形成され，MgO(111)B1
基板上では，hcp 構造の(0001)面，fcc 構造の(111)面，bcc 構
造の(110)面を基板面と平行にする膜が成長した．エピタキシ
ャル方位関係は以下の通りであった． 
hcp(112
_
0)[0001], [11
_
00] || MgO(100)[001]B1 
fcc(100)[001] || MgO(100)[001]B1 
bcc(100)[011] || MgO(100)[001]B1 
fcc(110)[001] || MgO(110)[001]B1 
bcc(211)[011
_
], [01
_
1] || MgO(110)[001]B1 
hcp(0001)[112
_
0] || MgO(111)[11
_
0]B1 
fcc(111)[11
_
0], [1
_
10] || MgO(111)[11
_
0]B1 
bcc(110)[001], [1
_
11] || MgO(111)[11
_
0]B1 
Table 1.  Structure of 3d ferromagnetic transition metal films grown on MgO single-crystal substrates of (a) (100)B1, (b) (110)B1, and (c) 
(111)B1 orientations and the lattice mismatches between films and substrates. 
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Fig. 1.  (a) High-resolution cross-sectional TEM image of an 
Ni80Fe20 (at. %) film grown on MgO(110) substrate at 300 °C 
observed along the MgO[001] direction. The ⊥ marks show the 
positions of misfit dislocations. (b) Distribution of lattice 
matching ratio, Py(020):MgO(020). 
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Fig. 2.  AFM images of Ni80Fe20 (at. %) films grown on MgO(110) 
substrates at (a) 100 °C, (b) 300 °C, and (c) 500 °C. 
(a)
(b)
1 nm
5 nm
(c)
(e)
(d)
hcp
Au[001]
Au[010]
fcc
fcc fcc fcc
fcc
fcc fcc
_
(c)
A B A
0000 00020002
_
11011101
___
11011101
__ _
(d)
A B C A
111
_
111 002
000111
_
111
__
002
(e)
A C B A
000111 111
_ _
002
002 111
111
_
_ _ _ __
_
_
 
Fig. 3.  (a) Plan-view TEM image of a 40-nm-thick Ni film grown 
on Au(100)fcc underlayer. (b) High-resolution TEM image of the 
area surrounded by white square lines in (a). The symbols, A, B, 
and C, show the atomic stacking sequence of closed packed plane. 
The arrows shown in (b) are parallel to the hcp<0001> or  
fcc< 11
_
1
_
> direction. The dotted lines in (b) show variant 
boundaries. (c, d, e) Enlarged views and 2D FFT maps of the 
areas surrounded by white square lines in (b). 
これらの膜と基板の結晶方位の組み合わせにおいて，膜と基
板の界面に 16～22%の大きな格子ミスマッチが存在してい
る場合があるにも関わらず，いずれの場合においても，格子
歪の少ない膜が得られていることが，RHEED 法による膜成
長過程観察および XRD 法による格子歪の定量解析から分か
った．大きな格子ミスマッチを含む MgO 基板上における 3d
強磁性金属膜のエピタキシャル成長では，TEM による断面
微細構造観察により，膜と基板の界面において，周期的にミ
スフィット転位が導入され，大きな格子ミスマッチによりも
たらされる界面応力の一部が緩和されていることが分かっ
た ． Fig. 1 に –16% の ミ ス マ ッ チ が 存 在 す る
Ni80Fe20(110)fcc/MgO(110)B1 界面の高分解能断面 TEM 像を
示す．界面近傍においてのみ，⊥で示す場所に転位が存在し
ており，格子歪の少ない膜が形成されていることが分かる．
同様なエピタキシャル薄膜成長機構が SrTiO3，Al2O3，およ
び 3d 強磁性金属に対して非固溶である金属基板上において
も観察された．一方，3d 強磁性金属に対して固溶する金属
基板および GaAs 半導体基板上においては，基板格子に 3d
強磁性金属格子が強く影響され，格子が歪む傾向が認められ
た．また，いずれの基板上においても，Fig. 2 に示すように，
基板温度の上昇に伴い，表面粗さが増加する傾向が認められ，
高い基板温度で形成した膜では，基板表面に飛来した原子の
表面遊泳が促進され，表面自由エネルギーの低い結晶面がフ
ァセットとして発達した構造が観察された．いずれのエピタ
キシャル薄膜においても，薄膜構成元素のバルクの結晶磁気
異方性を反映した磁気異方性が認められた． 
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Fig. 4.  Pole figure XRD profiles of (a) 40-nm-thick and (b) 
200-nm-thick Co films grown on GaAs(110)B3 substrates. The 
profiles are measured by making the diffraction angle, 2θB, fixed 
at 44°. (c) Film thickness dependence on the β–scan XRD 
spectrum of Co film grown on GaAs(110)B3 substrate. 
4. 準安定構造を持つ 3d 強磁性遷移金属薄膜 5) 
単結晶基板上に成長させた Au(100)fcc，Cr(100)bcc，
Cr(211)bcc，Ru(112
_
0)hcp，または Ru(11
_
00)hcp 下地層を用い
ることにより，準安定な hcp 構造を持つ Ni および Ni80Fe20
薄膜を形成することに成功した．RHEED による薄膜成長過
程観察および X 線極点図形測定から，これら準安定 hcp 薄膜
の成長機構および安定性を明らかにした．準安定 hcp 結晶は
薄膜成長初期過程ではエピタキシャル成長により安定化さ
せられ，膜厚の増加に伴い，基板との格子ミスマッチにより
もたらされる応力の一部を緩和するために，膜中に面欠陥が
導入され，その面欠陥から fcc 構造へと変態することが分か
った．変態結晶方位関係は fcc(110)[11
_
1
_
] ,  [11
_
1] || 
hcp(112
_
0)[0001]であった．Fig. 3 に Au(100)fcc下地層上に形
成した 40 nm 厚の Ni 膜の高分解能平面 TEM 像を示す．hcp
構造の Ni 結晶と hcp 結晶から変態した fcc 構造の Ni 結晶が
共存していることが分かる． 
また，GaAs(110)B3基板を用いることにより，準安定な bcc
構造を持つ Ni，Ni80Fe20，および Co 薄膜を形成することに
成功し，これら準安定 bcc 薄膜に対しても，成長機構を明ら
かにした．Fig. 4 に GaAs(110)B3基板上に形成した Co 膜の 
 
Fig. 5.  (a, b) Magnetization curves and (c, d) in-plane remnant 
magnetization distribution measured for (a, c) 40-nm-thick Co 
and (b, d) 40-nm-thick Fe films grown on GaAs(110)B3 substrates. 
極点図形XRD解析結果を示す．Fig. 4(a)に示すように40 nm
厚の Co 膜は bcc 構造の(110)面を基板面と平行に持つ単結晶
膜であることが分かる．準安定 hcp–Ni および hcp–NiFe 膜
の場合と同様に，膜厚の増加に伴い，準安定な bcc 結晶の一
部がより安定な fcc 結晶に変態し，Fig. 4(b)および(c)に示す
ように 100 nm 厚以上の Co 膜では，bcc と fcc 結晶が混在し
ていることが分かった．変態方位関係を fcc(111)[112
_
], [1
_
1
_
2] 
|| bcc(110)[11
_
0]と決定した．Fig. 5 に GaAs(110)B3基板上
に形成した 40 nm 厚の準安定 Co(110)bcc および安定
Fe(110)bcc 単結晶膜の磁気特性を示す．準安定 bcc–Co 膜は
bcc[001]方向と平行に磁界を印加した際，磁化容易な傾向を
示し，bcc–Fe 膜と類似の面内磁気異方性を示した． 
5. 高一軸磁気異方性磁性薄膜 6) 
高一軸磁気異方性エネルギーを持つことが期待される
Co/Pd 多層膜，L10 型規則合金（FePd，FeAu）膜，および
希土類遷移金属合金（SmCo5，SmFe5，SmNi5，SmCoFe4，
SmCoNi4）膜のエピタキシャル成長機構の検討を行った．特
に SmCo5合金は 1.1×108 erg/cm3と極めて高い一軸磁気異
方性エネルギーを持つ磁性材料であり，磁気記録媒体の記録
密度を 10 Tb/in2まで増加させる可能性を示している． 
単結晶基板上に成長させた結晶方位の異なる 3 種の Pd 下
地層上に Co/Pd 多層膜を形成し，構造および磁気特性解析を
行った．Pd(111)fcc および Pd(110)fcc 下地層上に形成した
Co/Pd 多層膜は Co 層と Pd 層の界面によりもたらされる界
面磁気異方性により，膜面垂直方向に磁化しやすい傾向を示
し，Pd(100)fcc下地層上に形成した Co/Pd 多層膜は面内磁気
異方性を示した．また，Fig. 6 に示すように，これらの膜の
磁気特性は Co 層と Pd 層の厚さおよび積層回数により変化
した． 
MgO 基板上に FePd 薄膜を形成し，基板結晶方位および
基板温度がL10規則相形成に及ぼす効果について検討を行っ
た．基板温度が低い場合，不規則 A1 構造を持つ FePd 薄膜
が得られ，基板温度の上昇に伴い，規則化が促進されること 
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Fig. 6.  Magnetization curves of (a) [Pd(5.68)/Co(4.32)]2, and (b) 
[Pd(2.27)/Co(1.73)]5, (c) [Pd(1.14)/Co(0.86)]10, (d) 
[Pd(0.19)/Co(0.14)]60, and (e) [Pd(0.11)/Co(0.09)]100 multilayer 
films and (f) a Co50Pd50(20) alloy film grown on Pd(111) 
underlayers. The values in parenthesis are layer thicknesses in 
nanometers. (g) n value (Co layer thickness) dependence on the 
out-of-plane and the in-plane saturation field of Co/Pd multilayer 
films. (h) Saturation fields of Co50Pd50 alloy film. 
が示された．基板温度 600 °C では，MgO(100)，(110)，(111)
基板上において，それぞれ長周期規則度 0.6，0.4，0.3 が得
られた．また，単原子交互積層法により，低い基板温度で
L10型構造に規則化した FeAu 合金膜が得られた． 
単結晶基板上に成長させた Co(0001)hcp，Ru(0001)hcp，
Au(111)fcc，Ag(111)fcc，Cu(111)fcc単結晶下地層上に Sm–Co
薄膜を作製し，下地層の種類が膜構造に及ぼす影響について
調べた．Cu(111)fcc下地層上においてエピタキシャル SmCo5
膜が得られ，その他の下地層上ではアモルファス Sm–Co 膜
が形成された．RHEED および XRD 解析により，下地層の
Cu 原子が SmCo5 膜に拡散していることが分かった．
Sm–Co–Cu 三元合金系では SmCo5 構造の Co サイトに Cu
原子が置換した Sm(Co,Cu)5相が安定に存在することが知ら
れており 7)，エピタキシャル SmCo5 薄膜においても同様に
Sm(Co,Cu)5 相が形成され，結晶化が促進されたものと考え
られる．また，Cu 下地層上に直接形成したエピタキシャル
SmCo5膜は 2 つの(0001)D2dバリアントから構成されていた
が，SmCo5膜と Cu 下地層の間に Co シード層を設ける，ま
たは，SmCo5 膜に Fe を添加することにより，SmCo5単結晶
膜が得られることが示された． 
6. まとめ 
単結晶基板上に軟磁性材料および硬磁性材料のエピタキ
シャル膜を形成する技術の開発を行い，その膜構造と物性解
析を行った．本研究で開発したエピタキシャル磁性薄膜形成
技術は薄膜構造をサブ・ナノメートル・オーダーで制御可能
であることを示すものであり，次世代磁気記録媒体や磁気ヘ
ッドに適応できる可能性が高いと考えられる．また，単結晶
基板を用いて一連の磁性材料のエピタキシャル膜形成機構
を系統的に調べる研究は，世界でも例が少なく，磁性膜成長
の基本メカニズムが明らかになった．また，比較的厚い膜厚
を持つ準安定 3d 強磁性金属膜や磁化容易軸が膜面垂直方向
となった SmCo5 単結晶膜などの形成技術開発は本研究が始
めてである．今後，本研究で得られた一連の系統的な研究成
果が磁性薄膜応用デバイス検討の基礎データとして広く活
用され，今後のデバイス発展に寄与することが期待される． 
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